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はしがき
原始太陽系の形成初期にできるコンドリュ-ルは､どれだけの時間をかけてできたの
であろうか?この疑問に答えるために､コンドリュ-ルメルト球を浮遊した状態でコンド
リュ-ルの形成実験を世界に先駆けて行った｡この浮遊実験の結果は大変驚くべきこ
とであった｡これまで数日から数ヶ月かけてゆっくり形成されると思われていたコンドリ
ュ-ルは､たった数秒でできることになった｡
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1.コンドリュール研究の意義
コンドリュ-ルとは始原的限石(コンドライト)に多量に含まれる珪酸塩球結晶(¢0･1-1･Omm)
であり(e･g･,Jonesetal･,2000;Zanda,_2004),コンドライト中に占める割合はおよそ50wt･%にあた
る(Grossman et a1., 1988a)･コンドリュ-ルは太陽系形成以前である約46億年前に珪酸塩メルト
が冷却して結晶化したものであるが,珪酸塩がメルト化するような高温を作った加熱原因は不明
である.
そこで,不完全溶融メルトから形成したと考えられてい
る斑品質コンドリュ-ル(Figure 1.la)に対し,完全溶融
したメルトから成長した放射状輝石コンドリュ-ル
(Figure 1.lb),棒状カンラン石コンドリュ-ル(Figure
1.lc)は天然の岩石には見られない特異な結晶組織を持つこ
とから,結晶化条件を実験的に求める試みが行われてきた
(e.g., Tsuchiyama et a1., 1980, 1981a; Lofgren et al･, 1986, 1989,
1990, 1996).
これらの実験によって一部のコンドリュ-ル結晶組織を
作ることに成功し,その冷却速度がおよそ100- 1000℃爪our
であったことからコンドリュ-ル形成イベントの冷却速度
も同様であると結論づけられている.
ただしこのような徐冷モデルに対し,天体物理学的モデ　LIOO
ルから示唆されるコンドリュ-ル形成プロセスはパラメー
タによるとはいえ急速なプロセスであり,冷却速度のパラ
メータは2桁程度異なる(e.g., loo Kノs shown in lida et al･,
2001).
この矛盾の原因として,過去の再現実験の様々な不備が
あげられる.例えば宇宙空間で浮遊環境から形成したコン
ドリュ-ルに対して白金ワイヤー等のホルダーを用いてい
るにもかかわらず接触部からの不均質核形成についての見
積もりが無いことや,その場観察していないため結晶化過
程や温度が不明であることがあげられる.
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Figure Ill Polarized image of the
porphyritic (a) and nonporphyritic
O), C) chondru1es. (a) is porphyritic
pyroxene Porton, 2002), O)) is
radial pyroxene (Norton, 2002),
and (C) is barred olivine chondruIes
近年様々な試料を浮遊させる技術が成熟してきており,非接触浮遊環境からの実験を行うこと
で接触部の効果をより直接的に議論できるようになってきた.そのような背景を受けて,研究代
表者である塚本等はBa汀edolivineコンドリュ-ルに見られるリム構造を始めて実験的に再現した
(Tsukamoto et a1., 1999).その手法はガス超音波浮遊炉を用いて非接触浮遊forsterite (Mg2SiO4)メル
トの結晶化実験を行うというものであり,その結果によると　700 Kという非常に大きな過冷却
forsteriteメルトからの結晶化によりリム構造が再現された.その後Tangemanは塚本等と同様にガ
ス超音波浮遊法を用いることでforsterite組成のガラスを形成することにも成功している
(Tangeman et a1., 2001).
これらの結果は非接触浮遊環境では珪酸塩メルトの結晶化が困難であることを示している.そ
のため,コンドリュノール形成を考察する上で,非接触浮遊メルトからの結晶化実験を行い,コン
ドリュ-ルメルトの物性,結晶化過程を調べることが必須となる.そこで,まずはコンドリュ-
ル結晶化過程をその場観察するための浮遊装置の開発を行った.
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2.ガスジェット浮遊装置の開発
本研究では試料を浮遊させる方法としてガス(a)
ジェット浮遊炉を用いた.ガスジェット浮遊炉は円
柱状のアルミニウムディフユーザから構成されて
いる.それはFigure 2.laに示した断面図のように
上部は逆円錐状にくりぬかれ,それに通じるように
ガスの通り道が作られている･そのガスの通り道は(b)
T字型に直径2 mmのガスが通る穴が開いており,
円柱の上面には逆円錐状に切り込みを入れた形状
になっている.このくぼみに出発試料を置き, Ar
ガスを流し続けることで試料を浮遊させることが
できる.ディフユーザの外観はFigure 2.lbのとお
りである.
今回ガスジェット浮遊炉のために用
意された実験装置系の概要をFigure 2.2
に示す.作製した球形試料をガスジェッ
ト浮遊炉で浮遊させるために, Arガス
流量を流量計で調節する.浮遊させた試
料はCO2レーザー(波長九-10.6トIm)に
よって加熱され,レーザー出力を調整す
ることで温度が調整される.レーザー加
熱法の利点は,周辺の雰囲気とは無関係
に試料を直接加熱することができるこ
と,出力調整により急加熱･急冷が可能
であることである.試料の温度は放射温
Figure　2.I (a) A cross
section of the gas jet
levitator, (b) Photograph
image of a gas jet levitator･
Flow meter
Figure 2.2 A schematic illustration ofgasjet levitator system･
度計によって測定され,その温度はデータロガーによって記録される.試料の結晶化過程は高速
度カメラを含めた2つのCCDカメラによって録画される.
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3.浮遊メルトの結晶化実験
浮遊環境におけるコンドリュ-ルメルトがどの　189
程度高過冷却状態で安定に存在できるかを議論す
るために,コンドリュ-ルメルトの核形成頻度を実
験的に調べた.
コンドリュ-ルの主成分はMg珪酸塩,具体的に
はforsterite (Mg2SiO4トenstatite (MgSiO3)系の組成を
示し,それにFe,Ca,Al,Na等が含まれている.よっ
て,出発物質の組成は様々なものを用意した.中で
も主成分であるMg珪酸塩を中心に実験を行った.
そのMgO-SiO2系の相平衡図をFigure 3.1に示す.
黒丸は用意した出発物質の組成を表している.出発
物質は試薬を合成してその粉末をCO2レーザーで
加熱溶融した後に冷却することで作製した.
核形成頻度を測定するためには2つの実験を
′0
(30)91nlC12duIaL 1
for
0 forsterite+ 
melt 
enstatite 
+melt 
rZ 1---------------一二三 
ヽ＼ 
1557 ?
forsterite+enstatite 坊?F?友R?
■-■-- 一一一 長??G｢?
ste
35　　40　　45
SiO2 m01%
rite en statite
10. 55　60
Mg2SiO4　　　　　MgSiO3
Figure　3.1 Phase diagram of MgO-SiO2
system. Circles show the compositions or the
starting materials.
行った. 1つ目は冷却速度を変化させた場合にどの温度で核形成するかという実験で, 2つ目は
ある過冷却度で一定になるように試料温度を保ち,核形成がどのぐらいの待ち時間で起こるかと
いう実験である,また,比較のために¢0.1白金ロジウム線(Rh-13or30%)で試料を保持した実
験も行った.この手法は過去のコンドリュ-ル再現実験で一般に見られた方法であり,接触部が
核形成に与える影響を調べるために行った.
3.1. Forsteriteメルト核形成温度
Forsteriteメルト核形成頻度の温度依存性を調べるために,完全溶融したメルトを冷却する際の
冷却速度を変えた実験を行った.それらの実験によって得られた冷却曲線がFigure 3.2aである.
それによれば,冷却速度が速い時は核形成温度が低く,冷却速度が遅い時は核形成温度が高くな
る傾向が見られた.これは,過冷却度が大きくなるにつれ核形成頻度が増す結果,時間的猶予の
ある遅い冷却速度の場合に核形成過冷却度が小さくなると考えられる.核形成が起こった温度は
730-880oC(1010<△T<1160K)で,冷却中にメルトの温度が融点を通過した時間を0秒とすると,
3-7秒後に核形成し結晶化が起こった.
-10-
以上のように冷却速度に応じた核
形成温度と結晶化の違いが見られた
が,メルトを少し高めの温度である
900oCで保持したところ,核形成は1
分待っても起こらなかった(dashed
lineinFigure3.23).そこで, CO2レー
ザー電源を切ると,温度が800oC付
近まで下がったところでようやく核
形成した.以上のことから, forsterite
メルトの核形成頻度は900oC (AT -
1000 K)付近まで温度が下がると急激
に増加することがわかった.
3.2. Enstatiteメルト核形成温度
浮遊したEnstatiteメルトを冷却し
たところFigure3.3aのような冷却曲
線が得られた.それによれば, ptRh
ワイヤーで保持されたメルトが核形
成(Figure 3.3e, I)しているのに対し,
非接触浮遊メルトはその温度でも核
形成していない. Forsteriteメルトで
も同様の傾向は確認されたが,大き
く異なるのが非接触浮遊enstatiteメ
ルトは結晶化が確認できないまま低
温まで温度が下がってしまうことで
o 0 0 0o 0 0 0
′o420(uo)91nJtuadtuaL
0　　2　　4　　6　　8　10　12　14　　58　60　62
Time (S)
Figure 3･2 Typical cooling curves of the forsterite
melts at various cooling rates.
0 0 0 0 0o O　　　　0　　　　0　　　　000　　　　6　　　　4　　　　2　　　　0ーー1ー1
(鵠ap)amJRZadtHaI
10000　　2　　4　　6　　8　10　12　 4
Time (see.)
Figure 3.3 Typical cooling curves of enstatite･ Solid lines (a,A)
show levitation method and (e-f) dash-dotted lines show Pt wire
method. Liquidus (1561 degC)and grass transition (750 degC)are
indicated bv broken lines.
ある.
Richet and Bottinga(1986)によると, enstatiteメルトのガラス転移点が1020 K (747oC,△Tg- 814 K)
と報告されているので,核形成頻度が低いために結晶化が始まる前にガラス転移点を下回ったと
考えられる.そこでこの回収試料を薄片にして偏光顕微鏡で観察するとガラス化していることが
わかった.一方, ptRhワイヤーによって保持されたenstatiteメルトは核形成し結晶化過程が観察
され,回収試料も結晶化していた.
-ll-
そこで,次に非接触浮遊メルトからガラス化では無く結晶化を観察する目的で様々な過冷却度
で試料の結晶化を待った.しかし,どの温度で長時間待っても(I- 1000 S)核形成は確認できなかっ
た(Figure 3.3bJ).結局,実験的に非接触enstatiteメルトの核形成は確認できず,実験後の回収
試料もガラス化していた.
3.3.メルト核形成温度のSiO2mol%依存性
Figure 3･4はMg珪酸塩メル　　2000
トをある過冷却度に1分間保
1800
持した時に核形成が起こるか
1600
否かをプロットしたものであ
る.比較のためにPtRhワイヤー
で保持されたメルトが結晶化
した温度を▲で示す.この図か
ら,非接触メルトが核形成する
のは1000Kを超えるような非
常に大きな過冷却度と,
forsterite (SiO2 m01% = 33.3%)の
ようなsiO2 m01%が少ないよう
な条件でのみであるというこ
とがわかる. 1分間その温度に
保持しても核形成が起こらな
(3HlnltuaduaL
30.00　　35.00　　40.00　　45.00　　50.00　　55.00
SiO2/(SiO2十MgO) mo1%
Figure 3･4 A relationship between nucleation and how to hold a sample
droplet in MgO-SiO2 system. Triangles were temperature ofnucleation
as sample droplet held by Ptwire･ Crosses were temperature ofsample
kept stablewithout nucleation as supercooled levitated droplet over 1
minute. Circles were temperature of nucleation &om levitated droplet･
かった試料はその後レーザーの電源を切って冷却を行った.その際にも核形成は確認されず,回
収試料はガラス化した.
ptRhが接触しているメルトはどのSiO2 m01%であっても核形成は起こり,ガラス化する現象は
確認できなかった.結晶化の起こった過冷却度も非接触メルトに比べると非常に小さく300 K程
度であった他,ほとんどの場合は目的の温度まで冷却する途中に核形成が起こってしまい,その
まま結晶化が進行した.
3.4.結論
Mg珪酸塩メルトを非接触浮遊保持と, ptRhワイヤーによる保持した場合の核形成温度を比較
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したところ以下のことがわかった.
(l)非接触浮遊環境で結晶化するコンドリュ-ルに対し,接触部があるような実験における接触
部からの不均質核形成は顕著であり,その影響を無視することはできない.
(2)非接触浮遊環境においてMg珪酸塩メルトの核形成は非常に困難であり, forsteriteメルトは
1000 K以上の過冷却度でようやく核形成が起こり, enstatiteメルトに至ってはどの温度でも
長時間核形成すら起こらなかった.
(3)コンドリュ-ル前駆体が完全溶融したながら, forsteriteを除くコンドリュ-ルメルトは全て
ガラス化してしまうことが予測される.これは観察事実に合わない.
(4) -ンドリュ-ルメルトが核形成するには,コスミックダストなどとの接触といった核形成が
促される現象が必要となる.
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4,微粒子付着によるコンドリュ-ル形成
第3章より,天然に観察されるコンドリュ-ルは結晶
(a)
化しているにもかかわらずコンドリュ-ルメルトはほぼ
ガラス化してしまうことを示した.そこで,核形成を促
進する原因としてコスミックダストとの衝突を考えた.
コスミックダストはコンドリュ-ル周辺に見られる細粒
のリム(accretion rim)が存在していることからコンド
リュ-ル形成環境に多量に存在していたことがわかって(b)
いるてGrossman1988).
出発物質の作製方法は第2章で述べた方法と同様であ
り,それに付着させるための微粒子はガスジェット浮遊
炉で作製した結晶から作製した.まず,結晶をエタノー
ルで満たした乳鉢中で十分に細かくなるように破砕する.
すると,様々な大きさの結晶微粒子がェタノール中に分
散した状態になる･そこでメンブレンフィルター(7pm)
を通して粒径の大きいものを取り除く.最後に溶液を乾
燥させてエタノールを蒸発させるとおよそ直径5 Ltm程
度の結晶微粒子が得られる.この方法でforsterite微粒子
とorthoenstatite微粒子を作製した.
Figure 4･1 (a) Schematic diagram of
apparatusused for crystallization from
supercooled liquid by a gasJet levitation
technique. (b) Enlarged illustration of
broken square of (a). Schema of seeding
teclmique by dust particles.
非接触浮遊メルトの結晶化を促進させるための種付け操作は,微粒子をガスジェット浮遊炉に
流すArガス流に乗せて付着させる方法で行った.その具体的なイメージをFigure4.1に示した.
4.1,微粒子付着による不均質核形成効果の測定
実験は,完全溶融させた珪酸塩メルトを過冷却状態にするため,レーザーの出力をある一定の
値まで下げる.それにつれて温度も下がるので,温度が安定したところで微粒子を付着させた.
その時の結晶化過程をcCDカメラで観察し,放射温度計で温度を測定した.
典型的な微粒子付着実験は以下の手順で行った.まずは浮遊させた結晶球をco2レーザーで全
溶融させてメルト球にし,その後レーザーの出力を下げて一定に保つことで浮遊メルトの温度を
一定になるようにした.温度が落ち着いたら微粒子を付着させたタンタル棒をガスジェット浮遊
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炉ディフユーザの下部から挿入して微粒子を付着させた.
典型的な実験による温度履歴をFigure 4.2に示す.それによると.大きく分けて4つのパター
ンの温度履歴が見られた(Figure4.2のA-D).それら4つのパターンを, Aは｢高温無反応｣, B
は｢成長と融解｣, CとDは｢成長｣,そしてさらに低温になると全く反応が起こらなかった.こ
れを｢低温無反応｣と名づけた.これらのパターンは温度に依存して起こる現象であった.
0　　　　0　　　　00-　　0　　　　04　　　　2　　　　0111Oo)aJnlt!Jad.Hal
-2　　0　　　2　　　4　　6　　　8　　10　12
Time(S)
Figure 4･2 Typical temperature curves of levitated enstatite melts, as they collidedwith dust
particles of enstatite at time = 0･ A few minutes later, laser power turned off and specimens
were solidified･ Specimens ofA and B was glasses and specimens ofC and D were crystalS･
｢高温無反応｣パターンとは,微粒子を付着させても結晶化の様子が観察されなかったことを
示す.このパターンは融点近傍の比較的高温,すなわち低過冷却メルトで起こるのが特徴であっ
た. Figure4.2Aを見ると,微粒子を付着させた瞬間に温度が少し下がっているが･これは微粒子
を付着させることで浮遊メルト球が振動して位置が変わり,その結果放射温度計の軸からずれた
ためである.この時, ccDカメラで観察する限り結晶化は起こっておらず,そのままの温度で数
分保持しても結晶化は始まらなかった.最後にレーザーの電源を切って冷却を行っても途中で結
晶化による潜熱の上昇は見られず回収試料もガラス化していた･
｢成長と融解｣パターンとはCCDカメラで観察したところ,結晶が一度成長した後に融解する
現象が見られたことを示す.温度が少しだけ上昇しているパターンが見えるのは,結晶が成長し
ている部分が時々放射温度計の測定温度領域に入るからである. ｢成長と融解｣パターンも｢高温
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無反応｣パターンと同様に結晶化は最後まで見られず,回収試料はガラス化していた.
｢成長｣パターンとはFigure4.3a,bで示したように結晶が成長し続け,最終的には浮遊メルト
球全体が結晶化したことを示す. ｢成長｣パターンについての結束は後述する.
｢低温無反応｣パターンは｢高温無反応パターン｣と同様に結晶化が起こらないことであるが,
1000K近い非常に大きい過冷却度で起こるところが｢高温無反応｣パターンとは異なるところで
ある. RichetandBottinga(1986)によると, enstatiteメルトのガラス転移点が750℃と報告されてお
り,微粒子を付着させても無反応である理由は粘性係数が非常に増加して浮遊メルトはガラスに
近い状態になっていたからだと考えられる.
以上のパターンより, ｢高温無反応｣と｢低温無反応｣パターンを微粒子付着により不均質核形
成が起こらなかったと定義し, ｢成長と溶解｣, ｢成長｣パターンを不均質核形成が起こったと定義
した.それによると,不均質核形成はメルトの温度が700-1200℃,過冷却度で言うと360_860 K
という限られた温度条件でのみ起こった.
Figure 4･3 Time-sequence images of crystallization process of enstatite levitated melts at various
supercooling: (a) multiple nucleation (AT ≡ 570 K) and (b) single nucleation (AT - 860 K).
A汀OWS Show crystals.
4.2.品出する結晶相の核形成温度依存性
不均質核形成が起こった時に生成した結晶球の結晶相を同定するためにラマン分光測定装置と
透過型電子顕微鏡を用いた.
Enstatiteメルトから結晶化した代表的な試料のラマンスペクトルによれば,温度に応じて
fTorsteriteとorthoenstatiteの2相が確認された.その境界の過冷却度はおよそ500 Kで,それより
低過冷却メルトから結晶化した試料はforsteriteを示し,それより高過冷却メルトから結晶化した
試料はorthoenstatiteを示した.
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透過型電子顕微鏡で試料の制限視
野電子回折像を観察したところ,ラ
マン分光測定装置と同様に
orthoenstatiteのパターンが観察され
た(Figure4.4a,b)･しかし, AT=800-
Kという高過冷却状態から結晶化し
た試料のある部分においてMgSiO3
majoriteのパターンが観察された
(Figure 4.4C, d). MgSiO3 majoriteは
enstatiteの高圧相にあたる(Figure
4.5).
Figure 414　Selected area electron difh･action patterns of
specimens. Image (a) shows orthoenstatite patterns at circle of
o)), which was crystallized at AT - 600 K･ (C) shows majorite
pattems at circle of (d), which was crystallized at AT - 800 K･
Majorite is highpressure phase of enstatite･
Pr仰山rl. CPb
Figure 4.5 PIT diagram for MgSiO3 (Presnal1, 1995)
4.3.結晶成長過程のその場観察
非接触浮遊enstatiteメルトに微粒子を付着させて不均質核形成が起こった場合,温度に依存し
ていくつかの結晶成長過程を示した.それらはCCDカメラ映像で確認される固液界面形状によっ
て｢樹枝状｣な界面と｢フラット｣な界面とに分けられる.
｢樹枝状｣界面はに見られるような結晶形態で成長しているものである.この場合は成長後に
溶解しているが,溶解せずにそのまま成長していく場合の方が多い. ｢樹枝状｣界面は不均質核形
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成する温度条件の中では高めの温度
で確認される.
一方, ｢フラット｣な界面とは固液
界面がほぼ円を描くような成長形態
を示し, Figure 4.3aのような複数の一
円が成長する場合もあればFigure
4.3bのように1つの結晶が円状に成
長する場合もある.この結晶の数は
温度に依存しており,高温であれば
数十個の結晶が成長しており,低温
になるにつれて結晶の数は少なく
なった.特にFigure4.3bのように結
晶の数が数個未満のものを｢フラッ
ト｣界面ではあるが特に｢放射状｣
(uo)aJnTt2JaduaL 0041-
0031
1200
0　　　00　　　01　　　　01　　　　　　1
900
800
700
600
bJ)　6u二〇BLadns
Figure 4･6 Crystalphases and textures crystallized from levitated
enstatite melt vs･ temperature･
と呼ぶことにする.これは後述する結晶組織が放射状を示すことからつけた名前である.
本項での様々な結晶化パターンなどをまとめて整理したのがFigure4.6である.
4.4.結晶成長組織の観察
CCDカメラで撮影したメ
ルト表面では様々な結晶組
織が観察されたが,同様の傾
向が実験後試料薄片の偏光
顕微鏡観察によっても確認
された.Figure4.7は｢フラッ
ト｣な界面が見られ,
orthoenstatiteが結晶化してい
る試料を低過冷却度条件か
ら高過冷却度条件-と順番
に並べたものである.前述し
た定義ではFigure 4.7b, Cが
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Figure　4.7　Polarized images of
enstatite crystallized &om enstatite
melt･ (a) ～ (C) were specimens
seeded at different supercooling
under levitated environment. (a) AT
=　500　K. Porphyritic texture
crystallized丘om many nucleation
centers. O)) AT - 750 K. Radial
textures crystallized　from four
nucleation centers (arrow). (C) AT
= 860 K･ Radial texture crystallized
from slngle nucleation center
(a汀OW).
｢放射状｣に当てはまる.
Figure 4.7aはメルト表面で複数の結晶が成長していた試料で,偏光顕微鏡像からは数十個の結
晶が,各々方位が異なる状態で成っていることがわかる.このような結晶組織は天然の斑晶質コ
ンドリュ-ルと呼ばれる結晶組織に似ている. Figure4.7bはメルト表面でいくつかの結晶が成長
していた試料で,偏光顕微鏡像からは試料表面に4つの成長中心が確認された･各々からは放射
状に結晶組織が伸びていた. Figure 4･7Cは成長中心は1つであり･そこから放射状に結晶組織が
伸びている.これは典型的な天然の放射状輝石コンドリュ-ル結晶組織を示している･
4.5.結晶成長速度の測定
メルト表面を成長する速度を測定したところ, Figure4.8が得られた･それによれば, forsterite
メルト中の結晶成長速度はenstatiteメルトのそれに比べて1-2桁速く,天然のpyroxeneメルトは
1桁遅い.この理由としては粘性係数の違いが考えられる･しかしながら,最も粘性係数が高い
と思われる天然pyroxeneコンドリュ-ルメルトにおいても数十秒間内には直径数mm程度のコン
ドリュ-ルが成長することを示している.このことは平衡凝固による数十分や数時間かけてコン
ドリュ-ルが形成するという従来の考えより圧倒的に速いことになる･
もCP(S＼uu)21tZJq盲OJ仙lt2TSとU
0　　　　　00　　　　　11
OjTorsteritP O
E)目口[甲
==二幸
=｣
1　㌔
naturalのノrOXene
e nstatite
[コ
□□
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Figure 4･8 Crystal growth speed vs･ supercooling･
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4.6.結晶成長シミュレーションとの比較
BO　コンドリュ-ルに見られる特
異なリム構造の形成条件を求めるた
め,フェーズフィールドモデルを用~
いた結晶成長シミュレーションが行
われている(Ⅶkoyamaetal.).その実
験結果を示したのがFigure 4.9であ
る.このシミュレーションはメルト
表面一･(左端)に核が与えられた時に
どのような結晶成長パターンを示す
かを求めたものである.図中Sは無
次元化された過冷却度聖を示し,
Cp
hypercooling limitを用いて書き直す
と一里-となる. u.は無次元化され
△ TJl.tr
た初期温度五丑を示し, u. - 0
AT
の時に融点となる.図中の上半円は
温度場を示し,下半円は形成される
内部構造パターンを示している.
傾向としてはuoがo以上の時,す
､＼ ＼ ＼､ uo＼＼＼､､.S ヽ ＼ ㌔ ?絣? ??
lO ?慮熟 汀rﾃB簫ﾔ定??
ⅦF 
5 ?･母. ??
2 辻?辻?
響 ?
0 唸?????8??
-0.5 ? ?ﾈ??
ヽノ ?(??
-1 ? ??
lヽノ 兔ｸ??
Figure 4.9 Solidification processinside ofa circular
melt using a phase filed model. S shows a
dimensionless supercooling and uo shows a initial
temperatuere (Yokoyama et aL).
なわち融点以上であることがリム構
造形成の必要条件となる.さらに,方が高い時に典型的なリムが形成する傾向が見られた.この
ことは,融点以上に加熱されたメルトから過冷却度が高い場合にリムが形成しやすいということ
である.
Bamdolivineコンドリュ-ルにリム構造が見られるが, radialpyroxeneコンドリュ-ルにリム構
造が見られない理由として, forsteriteとenstatiteとで比べれば結晶成長速度がおよそ100倍異な
ることがわかる･すなわち, forsteriteに対してenstatiteは成長速度が遅すぎるためにSが小さい
ことと同じ効果を生んでしまい,リム構造が形成しないと考えられる.
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4.7. Hypercooling limitと結晶組織の関係
コンドリュ-ルはメルト成長であり,過冷却度が大きくなるにつれて班晶-骸晶-樹枝状と形
態を変化させていく.このような変化は固液界面で発生する潜熱の排除過程が律速であることに
起因する.それではさらに過冷却度を大きくしていくとどのような形態になっていくのだろうか･
このことに関してTrivediとKurzは理論を元に金属結晶についてまとめている(Trivediand
Kurz, 1985, 1994).それによれば,結晶形態は過冷却度が大きくなるにつれてPlanar-'Cellularー
D｡ndriti｡と界面の不安定性が増す方向に変化していく.ところがさらに過冷却度を大きくすると
再度cellular組織になりPlanarになっていき界面の不安定性が無くなっていくと結論づけられて
いる..それでは,実際にDendriticな組織からさらに過冷却度を増したときに界面の不安定性が消
えていくのはどの程度の過冷却度なのだろうか.これの目安となるのがHypercoolinglimitという
値である.
Hypercooling limit (AThw)はGlicksman and Schaefer(1966)によって以下のように定義された･
ATh- -?　　　　　　　'4･l'
ここでAHftま融解エンタルピー, Cpは液相の比熱である･この定義からわかるように, ATh"はあ
る単位体積の液相が固相に変化した場合,発生する潜熱によって温度が最大何度上昇するかを示
している(最大値をとるのは断熱系の時).
このことは,少なくともhypercooling状態(AT,AThw)からの結晶化では,固液海面温度が融
点まで上昇しないことを示している.メルト成長における結晶成長速度の律速は固液界面で発生
する結晶化潜熱の排除過程であるから, hypercooledメルトからの結晶化においてはそもそも熱を
逃がす必要が無いことになる.よって,理論的には過冷却度が大きくなるに従い結晶組織の過冷
却度依存性の逆転が起こるわけである･そのような結晶成長組織の過冷却度依存性については,
フェーズフィールドモデルを用いた結晶組織の形成シミュレーションによっても確認されている
(Kobayashi, 1993; Bates et al･, 1997)
ところが,このhypercoolinglimitに関する実験的研究は困難である･なぜなら,大部分の物質･
例えば金属や酸化物などの△拓を計算すると数百から数千Kといった非常に大きな値になる･
よって,そもそもhypercooledメルトの温度が絶対零度以下になってしまう物質は理論上
hypercooledメルトからの結晶化はありえないし,理論上可能である場合もこのような超高過冷却
-21-
状態からの結晶化は起こることは少ない.
よってhypercooling limitに関する実験的研究は少なく, Glicksmanand Schaefer (1966)は潜熱の小
さい自燐を選んで実験を行っている.しかし,近年様々な手法により無容器の浮遊実験が行われ
るようになると非常に大きな過冷却を安定して作り出すことが可能となると共に,特に金属など
の分野では新材料の研究等の目的で非常に大きな過冷却からの結晶化という研究がなされるよう
になってきている(Ludwig, 1996; NagaShio and Kuribayashi, 2001; Ham et a1., 2001; Liu et a1., 2001).
コンドリュ-ルに含まれる代表的な珪酸塩のhypercooling limitを計算すると, forsteriteメルト
の場合, AHf-1 14 KJ/mol (Richet and Bottinga, 1986), Cp-268 Jmol~lK-1 (Ghiorso and Carmichael, 1980)
と与えられているので425 Kになり, enstatiteメルトの場合, △Hf-73.2±6 KJ/mol (Richet and Bottinga,
1986)rCp-144144 Jmol~lK-] (Barin etal･, 1989)と与えられているので459-541 Kとなる.
今回の実験結果と照らし合わせると,フラットな界面の結晶が得られた条件はhypercooledメル
トに相当する･よって,一般には溶け残りから平衡凝固で形成すると考えられているp叩hyritic
占ンドリュ-ル組織は平衡からはるかに離れたhype,cooledメルトからの結晶化によって作り出
されているケースもありえることがわかる.このことは,ほとんどのコンドリュ-ルが不完全溶
融から形成したと考えられている現状に対し大きなインパクトを与える.
なぜならコンドリュ-ル形成イベントで不完全溶融メルトを形成するにはほどよい加熱現象が
必要であり,これは天然現象としては困難である･そのため,例えばMiuraetal. (2002)はコンド
リュ-ルが加熱された時の蒸発の効果を考えることで温度が上がり過ぎないというシミュレー
ション結果を示している.さらに, po叩hyriticコンドリュ-ルの中に見られた溶け残り物質と思
われていたものに関しても,外来物質が種となって成長した可能性も含めて再検討が必要である
と思われる.
4.8.結論
浮遊したenstatiteメルトに微粒子を付着させて核形成挙動を観察したところ,以下のことがわ
かった.
(1)非接触浮遊メルトに微粒子を付着させても不均質核形成が起こるとは限らない.不均質核形
成が起こるのはメルトの過冷却度が220-900Kという限られた温度領域のみであった.
(2) enstiateメルトから準安定相であるenstatiteが核形成するには過冷却度が500 K以上必要で
あった･この値は, enstatiteメルトに対する安定相であるforsterite結晶の界面張九準安定
相であるenstatite結晶の界面張力の比で決定される.
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(3) AT-800Kという超高過冷却メルトからは高圧鉱物であるMgSiO3majoriteが発見された･
(4)天然に見られる放射状組織が形成するためには, 700-900 Kという超高過冷却メルト
(hypercooledメルト)に微粒子が付着して核形成することが必要である･
(5)珪酸塩メルトからの結晶成長速度は粘性係数に強い影響を受ける･そのため, SiO2m01%が多
くなり,メルトの温度が低温になるにつれ結晶成長速度は低下する･
(6)コンドリュ-ルの中でも粘性係数が大きいpyroxeneコンドリュ-ルメルト中での結晶成長速
度を測定したところおよそ0.1mmノSのオーダーであり,直径1mm程度のコンドリュールは
10秒程度で結晶化が完了することがわかった･
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5.急冷によるコンドリュール急速形成モデル
5.1.コンドリュール結晶化条件
Jonesetal.(2000)はコンドリュ-ルゐ熱履歴の重要な要素として,コンドリュ-ルメルト周辺の
環境温度,コンドリュ-ルメルトの最高到達温度,溶融時間,そして冷却速度をあげている.こ
れら各々の値を決める上でコンドリュ-ルの再現実験は重要な役割を果たしてきた.しかしなが
ら,従来のコンドリュ-ル再現実験において試料の保持に使用されていたptワイヤーが結晶化に
与える影響は非常に大きく,不均質核形成を促進してしまうことを本研究は示した.そこで,過
去の研究結果の中でどの点が問題であるかを再検証しながら,本研究結果によってどのようなコ
ンドリュ-ル形成モデルが構築できるかを試みる必要がある.
まずは,従来のコンドリュ-ル再現実験で無視されてきた結晶化温度について議論する.コン
ドリュ-ルメルトがコスミックダストと衝突することで核形成が起こり結晶化するのであれば,
結晶化温度(Tc)すなわち衝突温度は,コンドリュ-ルメルトの冷却速度(Rc)とコスミックダスト
との平均衝突時間(cr)で決定される･その関係を時間と過冷却度を元に示したのがFigure 5.1で
ある.
ある冷却速度Rcでコンドリュ-ルメルトが冷却される場合,コスミックダストの衝突によって
結晶化するためには少なくとも過冷却度Ar>oという条件があげられる.ただし,低過冷却領域
では微粒子を付着させても結晶化が起こらない現象が実験で確認されたので,その臨界過冷却度
条件をATnとすると,温度Tm-ATnまでは微粒子が付着しても結晶化は起こらないことになる.そ
の後,平均衝突時間cr後にコスミックダストは衝突するので式(5.I)が成り立っ.
ATc-ATn =Rc･C,
(5.1)
このようにして結晶化温度(Tc)は,コンドリュ-ルメルトの冷却速度(Rc)とコスミックダストと
の平均衝突時間(cr)で決定される.
コンドリュ-ルの結晶化温度Tcは式(5.1)によって与えられたが,コスミックダストが衝突した
としてもある限られた温度でしか結晶化は起こらない･まず,結晶化温度Tcがガラス転移点ATg
を下回った場合には結晶化が起こらず天然には存在しないガラスコンドリュ-ルになってしまう.
よって,コンドリュ-ル結晶化条件として式(5.2)があげられる.
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ATE -ATn >Rc･C, (5.2)
例えばenstatiteの場合だと△Tn-300K, ATg-800Kであるのでコンドリュ-ル結晶化条件式(5･3 )
を求めることができる.この条件より,コスミックダスト密度が薄いところで余りに速くコンド
リュ-ルメルトが冷却されるとコンドリュ-ルはガラス化してしまうことがわかる･
500K>Rc･C,
average time
until collision Cr
(5.3)
Figure 5･l Image of the chondmle fわrmation by collision with cosmic dusts･
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5.2. Radia一 enstatiteコンドリュール形成条件
Radial pyroxeneコンドリュ-ルに見られる放射状組織はenstatiteメルトの過冷却度が600 K <
ATc< 800 Kという条件において確認されたのでradialenstatite形成条件式( 5.4 )が求められる.
300K<Rc･C, <500K
この条件式を元に書いたのがFigure 5.2である.
1 00000
00001
(S)atH!1uO!S!tTO3品t21aAV
10 K/hr 1000 K/hr
lE-3　　　0.01　　0.1　　　1　　　10　　　100　　1000
Cooling rate Rc (K/S)
Figure 5.2 Requirement offormation ofradial enstatite chondrule.
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(5.4)
5.3.コンドリュールメルト冷却速度
過去の再現実験により求められた10-1000 K爪rという冷却速度(Lofgren, 1996)の場合, radial
e｡statite組織を作るためには1時間から1日に1個コスミックダストが衝突することが必要にな
る.しかし,コンドリュ-ル形成環境において,コンドリュ-ルの前駆物質であるコスミックダ
ストがそのような大変希薄な環境であったのかは非常に疑問である.加えて問題なのが,コンド
リュ-ルが非常に長時間メルトとして存在してしまうことである.コンドリュ-ルには硫黄,カ
リウムやナトリウムなどの揮発性成分が含まれており,これらが残存するにはおよそせいぜい数
時間程度のメルト存在時間しか許されない(Tsuchiyama 1981b)･
そもそも,過去のコンドリュ-ル再現実験において冷却速度の上限である1000K伽という値は,
それ以上の冷却速度で冷却すると結晶では無くガラスが形成してしまうことが根拠となっている
(e･g･, Lof岳ren 1996)･しかし,それらの過去の研究では試料を保持するためにPtワイヤーを使って
いたために不均質核形成の影響が議論できていない.その不均質核形成の影響を除外し,非接触
浮遊法によって行った本研究によれば,冷却速度や温度にかかわらず天然のpyroxeneコンド
リュ-ルメルトは核形成せず,常にガラス化してしまうはずである(第3章)･よって,過去のコ
ンドリュ-ル再現実験から示唆される1000 K伽という最大冷却速度はそもそも根拠が無いこと
になる.これらのことを総合して考えると,従来のコンドリュ-ル再現実験で提唱された10-1000
K伽といった冷却速度は余りにも遅すぎて非現実的であることがわかる･
そのような非常に遅い冷却速度に対し,近年の天体物理学的なコンドリュ-ル形成モデルでは
K/Sから数百K/Sといった放射冷却に律速されるような非常に速い冷却速度が提唱されている
(Liffman and Brown, 1996; Horanyi and Robertson, 1996; Iida et al･･ 2001; Miura et all, 2002)･例えば1
ⅣS以上の冷却速度であれば結晶化が起こるまで1分程度であるのでメルト存在時間も問題は無
I,ヽ.
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5.4.コスミックダストとの衝突頻度
コンドリュ-ルメルトとコスミックダストとの平均衝突頻度C,は,コンドリュ-ルメルトとコ
スミックダストとの相対速度V,コスミックダスト密度dとコンドリュ-ル半径rに依存すると
考えられる.よって, Figures.3を元に計算すると式(5.5)が得られる.
LGE
Ⅴ (m/S)
Figure 5.3 Collision between chondrule melt and cosmic dusts.
Cr-
7T r2vd
コンドリュ-ル直径はおよそ0.ト1.0mmなので半径rは決まるが,コンドリュ-ルメルトとコ
スミックダストとの相対速度V,コスミックダスト密度dを決めなくてはならない.相対速度V
はコンドリュ-ルモデルに依存して値が求められているため,代表的なコンドリュ-ル形成モデ
ルによるダスト密度dと平均衝突頻度C,を求めた(Tables.1).
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Table 5･1 Experimental corLditions in Pt rod experiments
model (Acs) (kmV/S) (mrm) d(/-3)C,　　　　Reference
shock wave lOO　　5.0　　0.1　　640 - 850　　7.5 see lida et al. (ユool)
lightning　　20　 5.0　　0-2　　　32 142　　38 see Horanyi and Robertson (1996)
shockwave　　9.7　10　　0.1　　31 -41　　77 see Miuraetal. (2002)
protostellarjet　8･0　　0･11.0 　　25 134　　94 sec LifhanandBrown (1996)
sh｡ckwave 0.3　10　10　96-127×10･6　40min lidaetal.(2001)
それによると,今回最もダスト密度が多く見積もられたのはIidaetal･(2001)の例であるが,そ
れでも640_850個/m3という値はコンドリュ-ル形成環境として薄すぎる密度である･よってさ
らに速い急冷過程や遅い相対速度Vが示唆されるが,正確な計算を行うにはやはり原始太陽系星
雲内でのダスト密度をおおまかにでも見積もる必要がある･
ただし,この時のCrは7.5秒と非常に短い間隔であるのでそれにも注意が必要である･なぜな
らこの時間はコンドリュ-ルの結晶化が完了するまでの時間と同程度のオーダーだからである･
天然のpyroxeneコンドリュ-ルの結晶成長速度は0･1 mm/Sのオーダーであるからコンドリュール
全体が結晶化するまでに最大10秒程度かかることになる･このことはコスミックダストがより低
過冷却条件でぶつかっても,成長しながら急冷されるうちにメルトが高過冷却状態になってしま
う可能性を示す.このことはどんなに遅い冷却速度だとしても,粘性が高く結晶成長速度が遅い
コンドリュ-ルが完全に結晶化する10秒間内にhypercooledメルトである500 Kの温度下降が必
要となり, 50KノS以上の冷却速度が必要であることが示唆される･
このような,急冷(100 KノSオーダー)かつ急速(10秒間内)にコンドリュ-ルが形成するという
考えは今までに無かったコンドリュ-ル形成過程であり,それを吟味することで今まで明らかに
ならなかったコンドリュ-ル形成モデルの決定に繋がると考えられる･
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SummaⅣ
コンドリュ-ル形成過程を議論するために,コンドリュ-ル結晶組織再現のための非接触浮遊
メルトからの結晶化実験を行った.それらにより以下のことが結論づけられる.
(1)完全溶融したコンドリュ-ルメルトのほとんどは冷却に伴いガラス化してしまう.天然に見
られる結晶化したコンドリュ-ルを形成するためにはコスミックダストとの衝突が必須であ
る.
(2)コスミックダストとの衝突温度はhypercooledmeltと呼ばれる超高過冷却状態(AT>500K)
の必要がある.ノそのためコンドリュ-ルの結晶化過程は非常に高速であり,遅くとも10秒程
度で完了する.
(3)本研究で決定されたコンドリュ-ル形成温度は,コンドリュ-ルメルトの冷却速度とコス
ミックダストとの衝突頻度で決定されるため,コンドリュ-ル形成モデルの決定に重要な役
割を果たす.現在の見積もりの結果,少なくとも放射冷却律速のような急冷が必要である.
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